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Abstract of DE 10354415 (Al) 

A membrane reactor, e.g. for the production of synthetic 
gases, has a number of ceramic tubes (2) in a honeycomb 
structure, locked together by webs (3) to be combined 
within a honeycomb body (1). A number of honeycomb 
bodies are formed into tube bundles between base units as 
ceramic inflow (4) and outflow (5) heads to take two 
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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen 
(54) Bezeichnung: Membranreaktor mit keramischen Wabenkorperrohren 

(57) Zusammenfassung: Es wird ein Membranreaktor mit 
keramischen Membranrohren 2 beschrieben. Urn eine 
hone Packungsdichte der Membranrohre 2 und gleichzeitig f 
eine stabile Ausfuhrung des Membranreaktors zu errei- 
chen, sind mehrere Membranrohre 2 in Form von Rohrwa- b 
ben, welche iiber Stege 3 miteinander verbunden sind, in 
einem Wabenkorperrohr 1 vereinigt. c 
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Beschreibung 

[0001] Die Erfindung betrifft einen Membranreaktor 
mit keramischen Membranrohren. 

Stand der Technik 

[0002] Derartige Membranreaktoren sind fur eine 
Vielzahl von verfahrenstechnischen Prozessen ein- 
setzbar. Bei der Erzeugung von Synthesegas wird 
beispielsweise der einen Seite (Retentatseite) einer 
gasdichten, aber Sauerstoffionen und Elektronen lei- 
tenden Keramikmembran ein sauerstoffhaltiges hei- 
des Gasgemisch zugefuhrt. Auf der anderen Seite 
(Permeatseite) wird der Sauerstoff sofort mit einem 
zugefuhrten Kohlenwasserstoff zu Synthesegas um- 
gesetzt. Der Sauerstofftransport durch derartige Ke- 
ramikmembranen erfolgt in der gewunschten Rich- 
tung, wenn auf der Retentatseite der Sauerstoffparti- 
aldruck grader als auf der Permeatseite ist. Der opti- 
male Arbeitsbereich der Keramikmembran liegt ge- 
wohnlich bei Temperaturen zwischen 700 und 
1100°C. Die Keramikmembranen konnen in Form 
von Platten oder Rdhren eingesetzt werden. Solche 
Membranreaktoren sind beispielsweise aus der EP 0 
875 281 A1, der EP 0 875 285 A1, US 6,033,632 A 
und der US 5,980,840 A bekannt. 

[0003] Urn grolie Packungsdichten, d. h. ein grolies 
Verhaltnis von Membranflache zu Volumen, zu errei- 
chen, mussen Membranrohre mit einem moglichst 
geringen Durchmesser zu einem Bundel angeordnet 
werden. Derartige Membranrohre sind abernicht ge- 
nugend stabil gegen Knickung und Schwingungen, 
wenn man zu grolJeren Langen ubergehen will. Au- 
llerdem ist eine gleichmaliige Gasverteilung urn die 
Membranrohre nicht moglich, sodass die einzelnen 
Membranrohre ungleichen Temperaturen ausgesetzt 
sind. Dies gilt insbesondere beim Aufheizen oder Ab- 
kuhlen. Ungleiche Temperaturen bewirken unter- 
schiedliche thermische Dehnungen, wodurch unzu- 
lassig hohe Zug- und Druckspannungen in den Roh- 
ren auftreten konnen. 

Aufgabenstellung 

[0004] Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ei- 
nen Membranreaktor mit keramischen Membranroh- 
ren so auszugestalten, dass bei stabiler Bauweise 
der Membranrohre eine hohe Packungsdichte er- 
reicht wird. 

[0005] Diese Aufgabe wird erfindungsgemafi da- 
durch gelost, dass mehrere Membranrohre in Form 
von Rohrwaben, welche uber Stege miteinander ver- 
bunden sind, in einem Wabenkorperrohr vereinigt 
sind. 

[0006] Der Grundgedanke der Erfindung besteht 
also darin, ein keramisches Einzelrohr durch ein ke- 



ramisches Wabenkorperrohr zu ersetzen, das zweck- 
maliigerweise z. B. durch Extrusion hergestellt wird 
und rnehrere Membranrohre in Form von Rohrwaben 
vereinigt. Auf diese Weise wird eine sehr stabile An- 
ordnung der Membranrohre bei gleichzeitiger Ver- 
besserung der Packungsdichte gegenuber der Ver- 
wendung von einzelnen Membranrohren erreicht. 

[0007] Bevorzugt bilden mehrere Wabenkorperroh- 
re ein Rohrbundel, das zwischen zwei Rohrboden an- 
geordnet ist. Dadurch entsteht ein stabiler Verbund 
einer Vielzahl von Membranrohren mit hoher spezifi- 
scher Oberflache. 

[0008] GemaU einer besonders bevorzugten Aus- 
fuhrungsform der Erfindung sind an den Enden jedes 
Wabenkorperrohres ein keramischer Aufgabekopf 
und ein gleichartiger Abgabekopf angebracht, die 
stoffschlussig und gasdicht mit dem Wabenkorper- 
rohr und den jeweiligen Rohrboden verbunden sind. 
Der Aufgabekopf und der Abgabekopf weisen seitli- 
che Offnungen fur die Zufiihrung und Abfuhrung ei- 
nes ersten Fluids auf, die mit den von den Membran- 
rohren und den Stegen gebildeten Zwischenraumen 
in den Wabenkorperrohren in Verbindung stehen. An- 
dererseits sind der Aufgabekopf und der Abgabekopf 
mit Offnungen fur die Zufuhr und Abfuhr eines zwei- 
ten Fluids versehen, die mit den Innenraumen der 
Membranrohre in Verbindung stehen. Auf diese Wei- 
se wird ermoglicht, dass ein erstes Fluid durch die 
von den Membranrohren und Stegen gebildeten Zwi- 
schenraume und ein zweites Fluid durch die Memb- 
ranrohrinnenraume geleitet werden kann. Uber die 
keramische Membran kann so ein lonen- und Elek- 
tronentransfervon einem Fluid zum anderen Fluid er- 
folgen. 

[0009] ZweckmalJigerweise sind die beiden Rohr- 
boden am aulieren Umfang uber die gesamte Lange 
der Membranrohre mit einem Mantel versehen, wo- 
bei die seitlichen Offnungen des Aufgabe- und Abga- 
bekopfes in den Mantelraum munden. Dagegen 
miinden die Offnungen des Aufgabe- und Abgabe- 
kopfes fur das zweite Fluid aufcerhalb des Mantelrau- 
mes. Zwischen Aufgabekopf und Abgabekopf ist 
zweckmaftigerweise eine Trenneinrichtung, insbe- 
sondere ein Trennblech, angeordnet, die zu Mantel 
und den Wabenkorperrohren abgedichtet ist. Darii- 
berhinaus sind zweckmaftigerweise an den Rohrbo- 
den Deckel angebracht, die den Membranreaktor an 
beiden Enden der Membranrohre abschliellen. Die 
Offnungen des Aufgabekopfes und des Abgabekop- 
fes fur das zweite Fluid munden in die durch die De- 
ckel gebildeten Deckelraume. Eine praxisgerechte 
Ausbildung des Membranreaktors sieht aulierdem 
vor, dass der Mantel oberhalb und unterhalb des 
Trennblechs Offnungen fur das zweite Fluid aufweist. 
Insgesamt wird durch diese Ausbildung des Memb- 
ranreaktors erreicht, dass das erste Fluid uberseitli- 
che Offnungen des Aufgabekopfes aus dem Mantel- 
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raum des Rohrbundels in die von den einzelnen 
Membranrohren und den Stegen gebildeten Zwi- 
schenraume in den Wabenkorperrohren geleitet wer- 
den kann, innerhalb des Wabenkorperrohres zum an- 
deren Ende stromt und uber seitliche Offnungen des 
Abgabekopfes schlielilich wieder in den Mantelraum 
zuruckgegeben werden kann. Andererseits kann das 
zweite Fluid aus dem Deckelraum oberhalb des 
Rohrbodens uber Offnungen im Aufgabekopf in das 
Innere der Membranrohre geleitet werden, sodass es 
dieses durchstromt und am anderen Ende uber Off- 
nungen im Abgabekopf in den Deckelraum unterhalb 
des anderen Rohrbodens abgegeben werden kann. 

[0010] Die Wabenkorperrohre bestehen vorzugs- 
weise aus einer Sauerstoffionen und Elektronen lei- 
tenden Keramik Oder aus einer porasen Tragerkera- 
mik, deren Oberflache mit einer Sauerstoffionen und 
Elektronen leitenden Keramik beschichtet ist. 

[0011] Eine Weiterbildung des Erfindungsgedan- 
kens sieht vor, dass das Innere der Membranrohre 
mit einem kornigen Katalysatorgefullt ist. Als Alterna- 
tive oder zusatzlich kann auch mindestens ein Teil 
der Oberflache der Membranrohre und/oder der Ste- 
ge und/oder der Wabenkorperrohre mit einer kataly- 
tisch wirksamen Beschichtung versehen sein. 

[0012] Der erfindungsgemafSe Membranreaktor 
kann mit besonderem Vorteil zur selektiven Oxidation 
von Kohlenwasserstoffen, insbesondere zur Herstel- 
lung von Synthesegas eingesetzt werden. Aber auch 
sonstige selektive Oxidationen konnen mit dem 
Membranreaktor durchgefuhrt werden. Eine zukunf- 
tig an Bedeutung zunehmende Anwendungsmoglich- 
keit besteht in der Gewinnung eines mit Sauerstoff 
angereicherten Gasgemisches. Hierbei wird anstelle 
von Kohlenwasserstoffen ein Schleppgas, z. B. Koh- 
lendioxid, eingesetzt, das sich im Membranreaktor 
mit Sauerstoff anreichert. Auch die Gewinnung von 
reinem Sauerstoff gehbrt zu den bevorzugten An- 
wendungsmoglichkeiten. Dabei durchstromt ein sau- 
erstoffhaltiges Gasgemisch die Membranrohre, wo- 
bei reiner Sauerstoff vom Auftenraum der Membran- 
rohre abgezogen werden kann. 

[0013] Ein besonderer Vorteil derErfindung besteht 
darin, dass die Wabenkorperrohre mechanisch sehr 
stabil sind. Aufierdem wird eine sehr gleichmafiige 
Gasverteilung erzielt, da wesentlich weniger Memb- 
ranrohre in Form der Wabenkorperrohre zu einem 
Bundel angeordnet werden mussen als beim Stand 
der Technik. Aus diesem Grund kann zwischen den 
Wabenkorperrohren mehr Freiraum gelassen wer- 
den. Innerhalb eines Wabenkorperrohres ist aufter- 
dem eine definierte Gasverteilung leicht moglich. 

Ausfijhrungsbeispiel 

[0014] Im Folgenden soil die Erfindung anhand von 



den in den Figuren schematisch dargestellten Aus- 
fuhrungsbeispielen naher erlautert werden. 

[001 5] Es zeigen 

[001 6] Fia. 1 ein Wabenkorperrohr mit Auf- und Ab- 
gabekopf 

[0017] Fig. 2 ein Trennblech am Wabenkorperrohr 

[0018] Die Merkmale der in den Figuren dargestell- 
ten Apparateteile werden nachfolgend gemeinsam 
beschrieben: 

In den Figuren ist ein Wabenkorperrohr 1 gezeigt, 
das beispielsweise durch Extrusion hergestellt sein 
kann. In dem Wabenkorperrohr 1 sind mehrere Mem- 
branrohre 2 in Form von Rohrwaben, die uber Stege 
3 miteinander verbunden sind, vereinigt. In den Figu- 
ren ist jeweils nur ein einziges Wabenkorperrohr 1 
dargestellt. Zum Aufbau eines Membranreaktors sind 
allerdings in der Praxis mehrere Wabenkorperrohre 1 
vorgesehen, die zu einem Bundel zwischen zwei 
Rohrboden angeordnet sind. 

[0019] Der Membranreaktor kann beispielsweise 
zur Herstellung von Synthesegas eingesetzt werden. 
Dabei wird als erstes Fluid ein sauerstoffhaltiges 
Gasgemisch und als zweites Fluid Kohlenwasserstoff 
verwendet. Der Kohlenwasserstoff wird in das Innere 
der Membranrohre 2 gefiihrt. Das sauerstoffhaltige 
Gasgemisch stromt im Zwischenraum 7 urn die Mem- 
branrohre 2. Zur getrennten Aufgabe von Kohlen- 
wasserstoff und sauerstoffhaltigem Gasgemisch be- 
finden sich an den Enden des Wabenkorperrohres 1 
ein spezieller keramischer Aufgabekopf 4 und ein 
gleichartiger Abgabekopf 5. Beidesind stoffschlussig 
und gasdicht mit dem Wabenkorperrohr 1 und den je- 
weiligen Rohrboden verbunden. Das sauerstoffhalti- 
ge Gasgemsich wird uber seitliche Offnungen 6 des 
Aufgabekopfes 4 aus dem Mantelraum des Bundels 
in die Zwischenraume 7 geleitet. Innerhalb des Wa- 
benkorperrohres 1 stromt es zum anderen Ende und 
wird, an Sauerstoff abgereichert, uber seitliche Off- 
nungen 8 des Abgabekopfes 5 wieder in den Mantel- 
raum zuruckgegeben. 

[0020] Zur Realisierung dieser Strdmungsfuhrung 
befindet sich im Mantelraum zwischen Aufgabekopf 4 
und Abgabekopf 5 ein Trennblech 9, das zum Mantel 
und den Wabenkorperrohren 1 abgedichtet ist. Eine 
Moglichkeit der Abdichtung am Wabenkorperrohr 1 
mit Keramikschnur 10 zeiat Fia. 2 . 

[0021] Der Kohlenwasserstoff wird aus dem Deckel- 
raum oberhalb des Rohrbodens uber Offnungen 11 
im Aufgabekopf 4 in das Innere der Membranrohre 2 
geleitet, durchstromt diese, reagiert dabei mit dem 
Sauerstoff und wird am anderen Ende uber Offnun- 
gen 12 im Abgabekopf 5 in den Deckelraum unter- 
halb des anderen Rohrbodens abgegeben. 
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[0022] Anstelle der Offnungen 6 und 8 konnen direkt 
an den Enden der Wabenkdrperrohre angebrachte 
seitliche Offnungen zu den Zwischenraumen 7 fiih- 
ren, wobei bei Wabenkbrperrohren mit grofier Anzahl 
von Rohrwaben auch zusatzliche Offnungen in den 
Stegen 3 erforderlich sein konnen. 

[0023] Das Innere der Membranrohre 2 kann mit ei- 
nem kornigen Katalysator gefullt sein. Ebenfalls ist 
eine beiderseitige, katalytisch wirksame Beschich- 
tung moglich. 

Patent anspruche 

1. Membranreaktor mit keramischen Membran- 
rohren, dadurch gekennzeichnet dass mehrere 
Membranrohre (2) in Form von Rohrwaben, welche 
uber Stege (3) miteinander verbunden sind, in einem 
Wabenkorperrohr (1 ) vereinigt sind. 

2. Membranreaktor nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, dass mehrere Wabenkorperrohre 
(1) ein Rohrbundel bilden, das zwischen zwei Rohr- 
boden angeordnet ist. 

3. Membranreaktor nach Anspruch 2, dadurch 
gekennzeichnet, dass an den Enden jedes Waben- 
korperrohres (1) ein keramischer Aufgabekopf in (4) 
und ein gleichartiger Abgabekopf (5) angebracht 
sind, die stoffschlussig und gasdicht mit dem Waben- 
korperrohr (1 ) und den jeweiligen Rohrboden verbun- 
den sind, wobei der Aufgabekopf (4) und der Abgabe- 
kopf (5) seitliche Offnungen (6, 8) fur die Zufuhrung 
und Abfuhrung eines ersten Fluids aufweisen, die mit 
den von den Membranrohren (2) und den Stegen (3) 
gebildeten Zwischenraumen (7) in den Wabenkorper- 
rohren (1) in Verbindung stehen, und der Aufgabe- 
kopf (4) und der Abgabekopf (5) Offnungen (11, 12) 
fur die Zufuhrung und Abfuhrung eines zweiten Fluids 
aufweisen, die mit den Innenraumen der Membran- 
rohre (2) in Verbindung stehen. 

4. Membranreaktor nach Anspruch 2 Oder 3, da- 
durch gekennzeichnet, dass die beiden Rohrboden 
am aulieren Umfang uber die gesamte Lange der 
Membranrohre (2) mit einem Mantel versehen sind, 
wobei die seitlichen Offnungen (6, 8) des Aufgabe- 
kopfes (4) und des Abgabekopfes (5) in den Mantel- 
raum munden, wahrend die Offnungen (11, 12) des 
Aufgabekopfes (4) und des Abgabekopfes (5) aulier- 
halb des Mantelraumes munden. 

5. Membranreaktor nach Anspruch 4, dadurch 
gekennzeichnet, dass im Mantelraum zwischen Auf- 
gabekopf (4) und Abgabekopf (5) ein Trennblech (9) 
angeordnet ist, das zum Mantel und den Wabenkor- 
perrohren (1) abgedichtet ist. 

6. Membranreaktor nach Anspruch 4 oder 5, da- 
durch gekennzeichnet, dass die Offnungen (11, 12) 



des Aufgabkopfes (4) und des Abgabekopfes (5) in 
durch an den Rohrboden angebrachte Deckel gebil- 
dete Deckelraume munden und die Deckel Offnun- 
gen fur das erste Fluid aufweisen. 

7. Membranreaktor nach Anspruch 5 oder 6 , da- 
durch gekennzeichnet, dass der Mantel oberhalb und 
unterhalb des Trennblechs (9) Offnungen fur das 
zweite Fluid aufweist. 

8. Membranreaktor nach einem der Anspruche 1 
bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass das Innere der 
Membranrohre (2) mit einem kornigen Katalysator 
gefullt ist. 

9. Membranreaktor nach einem der Anspruche 1 
bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass mindestens ein 
Teil der Oberflache der Membranrohre (2) und/oder 
der Stege (3) und/oder der Wabenkorperrohre (1) mit 
einer katalytisch wirksamen Beschichtung versehen 
ist. 

10. Membranreaktor nach einem der Anspruche 
1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass die Waben- 
korperrohre (1) aus einer Sauerstoffionen und Elek- 
tronen leitenden Keramik oder aus einer porbsen 
Tragerkeramik, deren Oberflache mit einer Sauerst- 
offionen und Elektronen leitenden Keramik beschich- 
tet ist, bestehen. 

11. Verwendung eines Membranreaktors nach ei- 
nem der Anspruche 1 bis 10 zur selektiven Oxidation 
von Kohlenwasserstoffen, insbesondere zur Herstel- 
lung von Synthesegas. 

12. Verwendung eines Membranreaktors nach 
einem der Anspruche 1 bis 10 zur Gewinnung eines 
mit Sauerstoff angereicherten Gasgemisches. 

13. Verwendung eines Membranreaktors nach 
einem der Anspruche 1 bis 10 zur Gewinnung von 
reinem Sauerstoff. 

Es folgen 2 Blatt Zeichnungen 
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FIG. 2 
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